Kinetika Kristalisasi Bahan Gelas Metalik Berbasis Zirkonium by -, Triwikantoro & N. Hidayat, -


 Jurnal Fisika Indonesia .No 25 Vol VIII. Edisi Desember 2004 ISSN 1410-2994, HAL 28-37 
 
KINETIKA KRISTALISASI 
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INTISARI 
Telah dikaji kinetika kristalisasi bahan gelas metalik Z,r-Cu, Zr-Cu-Al dan Zr-Cu-Ni-
Al. Bahan paduan gelas metalik berbasis Zirkonium dipanaskan pada temperatur 340 
dan 4200C. Sampel pada kondisi awal (270C) dan yang telah dipanaskan diuji 
menggunakan difraksi sinar x. Kinetika kristalisasi secara kualitatif diidentifikasi dari 
kinetika pertumbuhan butir melalui analisis pelebaran garis spektrum berkas 
terdifraksi menggunakan persamaan Scherrers. Analisis data pola difraksi menunjukkan 
Zr-Cu memiliki puncak yang lebih tajam dibanding Zr-Cu-Al dan Zr-Cu-Ni-Al pada 
temperatur pemanasan yang sama. Perhitungan ukuran butir menunjukkan pada 
pemanasan 3400C berturut-turut 42 nm untuk Zr-Cu,25 nm untuk Zr-Cu-Al dan 34 nm 
untuk Zr-Cu-Ni-Al, Sedangkan pada pada 4200C berturut-turut 81 nm untuk Zr-Cu dan 
44 nm untuk Zr-Cu-Ni-Al Pertumbuhan butir semakin meningkat dengan meningkatnva 
temperatur dan waktu pemanasan. Energi aktivasi pertumbuhan butir pada cuplikan Zr-
Cu, Zr-Cu-Ni dan Zr-Cu-Ni-Al berturut-turut adalah 16113,09 kJ/mol, 10624,34 
k.J/mol. Orde kristalisasi sebagai parameter laju pengintian oleh temperatur dan lama 
pemanasan.                                                                                                                                                                      
Kata-kata kunci: gelas metalik, kristalisasi, orde kristalisasi, pertumbuhan butir, energi 
aktivasi. 
CRYSTALLIZATION KINETICS 
OF ZIRCONIUM-BASED METALLIC GLASS 
ABSTRACT 
The kinetics of crystalization of metalic glass materials Zr-Cu, Zr-Cu-Al dan Zr-Cu-Ni-
Al has been studied. The guided metalic glass material base on Zirconium is heated to 
the temperature 340 and 4200C. The sample in the initial condition (270C) which has 
been heated id checked using the x-ray diffraction. The crystallization kinetics is 
identified from granule growth kinetics through the analsys if the line spectrum 
widening using Scherrers equation. Analysis of the diffraction pattern data showed that 
Zr-Cu a peak sharper compare to Zr-Cu-Al and Zr-Cu-Ni-Al at the same heating 
temperatur. The granule size counting showed that at the temperature 340oC the size are 
42 nm for Zr-Cu, 25 nm for Zr-Cu-Al and 34 nm for Zr-Cu-Ni-Al, While at 4200C the 
size are 81 nm for Zr-Cu and 44 nm for Zr-Cu-Ni-Al. The granule growth is increasing 
with the increasing of the temperature and the time of heating. Activation energy of the 
granule growth on the sample of Zr-Cu, Zr-Cu-Al, and Zr-Cu-Ni-Al consecutively are 
16113,09 kJ/mol, and 10624,34 kJ/mol. Crystalization order as the parameter of the 
speed of nucleation is affected by the temperature and the time-length of heating.                                                                                                                                                                          
Keywords: metallic glass, crystallization, crystallization orde, granullar growth, 
activation energy  
This paper has been presented as the First Jogja Regional Physics Confèrence, Yogvakarta 
11 September 2004  
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1. PENDAHULUAN 
Penelitian untuk mendapatkan bahan baru dengan kinerja tinggi banyak 
dilakukan orang, khususnya di negara-negara Industri seperti Amerika, Eropa 
dan Jepang. Salah satu bahan baru yang saat ini dikembangkan adalah bahan 
logam dengan struktur amorph, yang sering disebut gelas metalik (metallic 
glasses). Secara termodinamik bahan gelas metalik berada pada keadaan 
metastabil, artinya struktur ini akan mudah bertransformasi menuju ke keadaan 
yang lebih stabil melalui kristalisasi baik penuh (kristalisasi sempurna) maupun 
sebagian (kristalisasi sebagian). Pada struktur gelas atom-atom tersusun secara 
periodik, tetapi tidak berjangkauan panjang. Struktur gelas metalik pertama kali 
ditemukan oleh Klement dkk. untuk paduan Au-Si pada tahtın 1960. 
Dalam sintesis material, beberapa hal yang sangat berpengaruh dalam menentukan 
kinerjanya adalah pemrosesan/sintesis, modifikasi struktur/komposisi, sifat-sifat 
material (Flemings dan Cahn, 2000). Perlakuan panas merupakan salah satu 
metode yang banyak digunakan untuk mengubah struktur material. Proses 
pembentukan kristal dari material berstruktur amorf yang disebut kristalisasi 
termasuk metode unluk memperbaiki sifat material pada aspek tertentu, misal: 
kekerasan atau konduktivitas listrik. Kristalisasi merupakan proses pembentukan 
kristal yang umumnya terjadi saat pembekuan (pendinginan secara perlahan-
lahana) yaitu perubahan dari fasa cair ke fasa padat. Berdasar mekanismenya, 
kristalisasi terjadi melalui dua tahap, yaitu: nukleasi dan pertumbuhan kristal. 
Energi aktivasi yang dibutuhkan pada proses kristalisasi dapat ditentukan 
menggunakan persamaan Arhenius yang dinyatakan dalam benttik logaritmik: 
  (1) 
dengan D adalah ukuran butir, Q energi aktivaşi, R tetapan gas (8,3 IX 103 
J/K kg mol) dan T temperatur annealing (K). Berdasarkan persamaan (l), 
energi aktivasi Q dapat ditentukan dari gradien garis yang menyatakan 
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III. HASIL DAN PEMBAHASAN 
Berdasarkan data termal analiser DSC didapat nilai Tx untuk sampel Zr-Cu 
adalah 3890C, untuk Zr-Cu-Al adalah 4260C, dan untuk Zr-Cu-Ni-Al adalah 
4200C (Triwikantoro, 2002). Berdasarkan data ini sampel paduan amorf berbasis 
Zirkonium diberi perlakuan panas. Hasil uji XR-D dapat dilihat pada Gambar I 
sampai dengan Gambar 3. 
III.1. Analisis Pola Difraksi Sinar-X Variasi Temperatur 
Menggunakan metode pencocokkan kurva berkas terdifraksi dengan Kartu 
JCPDF dapat diketahui fasa yang terbentuk sebelum dan setelah dipanaskan. 
Umumnya fasa yang terbentuk adalah ZrO2, sedangkan pada paduan Zr-Cu 
terbentuk fasa intermetalik Zr2Cu, fasa campuran (Cu,Ni) pada paduan Zr-Cu-
Ni-Al. Pada sampel Zr-Cu-Al dominan terbentuk Al2O3. Hampir semua data 
difraksi mempunyai intensitas latar yang cukup besar untuk sudut difraksi di 
bawah 200 . Intensitas ini berasal dari tempat sampel yang berisi parafin. Ini 
terjadi karena ukuran sampel jauli lebih kecil daripada ukuran tempat sampel, 
sehingga saat difraksi di bawah 200 berkas mengenai perekat antara sampel dan 




Gambar 1 . Pola difraksi sampel pada keadaan awal (270C) di udara.
80 
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Tabel l . Perhitungan ukuran butir pada temperatur bervariasi 
 
Terlihat pada Tabel I bahwa sampel yang dipanaskan di atas temperatur kristalisasi 
(sampel Zr-Cu) mempunyai ukuran butir paling besar, sedangkan yang dipanaskan 
di bawah temperatur kristalisasi kurang dari 50 nm. Hal ini menunjukkan bahwa 
pertumbuhan kristal akan sempurna atau kristalisasi sempurna terjadi pada Zr-Cu, 
sedangkan kristalisasi sebagian terjadi pada Zr-Cu-Ni-Al dan Zr-Cu-Al. Kristalisasi 
sebagai fungsi temperatur dan waktu, telah banyak dibuktikan. Penyimpangan pada 
data Zr-Cu-Al untuk pemanasan 4200C belum teridentifikasi, sehingga ukuran blitir 
setelah pemanasan tidak bisa ditentukan. Walaupun jelas bahwa semakin kecil 
FWHM, yang ditandai dengan semakin sempitnya pelebaran garis spektrum berkas 
terdifraksi menunjukkan ukuran butir yang semakin besar. 
111.2. Perhitungan Energi Aktivasi 
Setelah didapatkan data ukuran butir pada temperatur yang bervariasi berdasarkan 
data pola difraksi sinar-X, selanjutnya ditentukan energi aktivasi masing-masing 
cuplikan. Penentuan nilai energi aktivasi, didasarkan pada Persamaan (2). 
Selanjutnya dengan membuat grafik hubungan In D dan (l/T) untuk masing-masing 
cuplikan, maka akan diperoleh nilai energi aktivasi berdasarkan gardien garis yang 
terbentuk. Nilai In D clan (l/T) untuk cuplikan Zr-Cu tercantum pada Tabel 2 dan 
Tabel 3. 
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111.3. Pengaruh elemen pemadu dan waktu pemanasan terhadap 
Kristalisasi. 
Berdasarkan hasil analisis data perubahan ukuran butir pada sampel dengan variasi 
elemen pemadıı, didapatkan bahwa cııplikan ZrCu mengalami kristalisasi yang 
lebih cepat dibandingkan sampel ZrCııAl maupu ZrCuNiAl pada temperatur yang 
sama. Hal ini dapat diidentifikasi dari pola difraksi sinar-X ketiga sampel pada 
temperatuır yang sama, dimana didapatkan bahwa sampel ZrCu memiliki puncak 
yang lebih tinggi dan lebih tajam dibandingkan dengan dua sampel lain pada 
temperatur yang sama. Hal ini dimııngkinkan karena unsur tembaga memiliki 
kemampıın berdifusi ke dalam Zr untuk membentuk struktur kristal lebih mudah 
pada gelas biner unluk mcnıbenluk fasa Zr2Cu. 
Dari analisis data juga didapatkan, bahwa orde kristalisasi bertambah seiring 
dengan meningkatnya temperatur pemanasan unluk sampel ZrCuNiAl, dengan 
orde kristalisasi rala-rata 1,78. Orde kristalisasi merupakan parameter laju 
pengintian pada kristalisasi. Semakin beşar orde kristalisasi n, maka laju pengintian 
semakin meningkat (Inoııe dan Louzguine, 2000). Bertambahnya nilai orde 
kristalisasi dengan semakin meningkatnya temperatuır disebabkan karena 
peningkatan temperatur akan menaikkan energi termal, sehingga atom-atom dapat 
lebih mudah menata kedudukannya relatif terhadap atom lain untuk membentuk 
inti kristal. Laju pengintiaıı tidak lain adalah laju terbentuknya inti kristal, dan yang 
menjadi parameter laju pengintian adalah orde kristalisasi n. Sehingga orde 
kristalisasi yang semakin beşar menunjııkkan terjadinya pengintian dengan laju 
yang semakin nıeningkat. Di samping itu, diamati adanya pengaruh penambahan 
Cu pada orde kristalisasi sampel ZrNiAl dengan ZrCuNiAl pada temperatur yang 
sama, yaitu pada temperatur 360oC orde kristalisasi ZrNiAl dan ZrCııNiAl 
berturııt-lurut adalah 0,82 dan 2,73. Orde kristalisasi ZrCuNiAl lebih beşar 
daripada ZrNiAl, hal ini menunjukkan bahwa dengan penambahan unsur pemadu 
tembaga semakin meningkatkan orde kristalisasi, sehingga laju pengintian semakin 
meningkat. Sebagai pembanding, dari penelitian paduan amorph TiNiCu 
didapatkan orde kristalisasi yang relatif beşar yaitu sebesar 5,7 pada rentang 
temperatur 4290C sampai 436oC dengan penambahan unsur pemadu tembaga. 
Penambahan unsur pemadu tembaga 
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